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(57) Abstract 



The present invention relates to a microporous crystalline material of zeolitic nature, called ITQ-1 A, to the process for its preparation 
and its use in processes of separation and transformation of organic compounds. In the roasted and anhydrous stage, the chemical composition 
of the material corresponds to the empirical formula: x(M|/ n X02):yYO2:SlC>2, wherein x has a value smaller than 0.02 and may equal 0; 
y has a value smaller than 0.04 and may equal 0; m is H* or an inorganic cation with the charge +n; X is a chemical element with an 
oxidation status +3 (Al, Ga, B, Cr) and Y is a chemical element with an oxidation status +4 (Ti, Ge, V). When x = 0 and y = 0, the 
material may be described as a new polymorphe form of microporous silica. The material of this invention is characterized also by its X 
ray diffraction pattern. The process for the preparation of said zeolite is characterized by the use of one or a plurality of organic additives 
in a reaction mixture which is crystallized through heating. 

(57) Rcsumcn 



La presente invention se refiere a un material cristalino microporoso de naturaleza zeolftica denominado ITQ-1 A, al procedimiento 
de su preparaci6n y a su utilizaci6n en procesos de separacidn y transformaci6n de compuestos orginicos. En el estado calcinado y anhidro, 
la composici6n qufmica del material corresponde a la fdrmula empfrica: x(M J/n X02):yY02:SI02 donde x posee un valor inferior a 0,02 
pudiendo ser igual a cero; y tiene un valor inferior a 0,04, pudiendo ser igual a cero; M cs H* o un catidn inorganico de carga +n; X es un 
elemento qufmico de estado de oxidaci6n +3 (Al, Ga, B, Cr) e Y es un elemento qufmico con estado de oxidaci6n +4 (Ti, Ge, V). Cuando 
x=0ey-0ei material puede describirse como una nueva forma polimdrfica de la sflice de cardcter microporoso. El material de esta 
invenci6n se caracteriza tambidn por su patr6n de difracci6n de rayos X. El proceso de preparaci6n se caracteriza por el uso de uno o varios 
aditivos organicos a una mczcla de reacci6n que se hace crista] izar mediante calentamiento. 
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Zeolita ITQ-1 

Campo de la T6cnica 

Materiales cristalinos microporosos. 
Antecedentes 

Las zeolitas son materiales cristalinos microporosos de 
composicion variable caracterizados por una red cristalina de 
tetraedros T0 4 (donde T representa atomos con estado de 
oxidaci6n formal +3 o +4, como por ejemplo Si, Ti, Al, Ge, B, 
Ga, • . • ) que comparten todos sus vertices dando lugar a una 
estructura tridimensional que contiene canales y/o cavidades de 
dimensiones moleculares. Cuando algunos de los atomos T 
presentan un estado de oxidacion inferior a +4, la red 
cristalina formada presenta cargas negativas que se compensan 
mediante la presencia en los canales o cavidades de cationes 
organicos o inorganicos. En dichos canales y cavidades pueden 
alojarse tambien moleculas organicas y H 2 0, por lo que, de 
manera general, la composici6n quimica de las zeolitas puede 
representarse mediante la siguiente formula empirica: 

x ( M 1/n X0 2 ) : y Y0 2 : zR : wH 2 0 

donde M es uno o varios cationes organicos o inorganicos de 
carga +n; X es uno o varios elementos trivalentes; Y es uno o 
varios elementos tetravalentes, generalmente Si; y R es una o 
varias sustancias organicas. Aunque la naturaleza de M, X, Y y 
R y los valores de x, y, z, y w pueden, en general, ser variados 
mediante tratamientos postsintesis, la composicion quimica de 
una zeolita (tal y como se sintetiza o despu6s de su 
calcinaci6n) posee un rango caracteristico de cada zeolita y de 
su metodo de obtencion. 

Por otro lado, una zeolita se caracteriza ademSs por su 
estructura cristalina, que define un sistema de canales y 
cavidades y da lugar a un patr6n de difraccion de rayos X 
especifico. De esta manera, las zeolitas se diferencian entre si 
por su rango de composicion quimica m&s su patr6n de difraccidn 
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de rayos X. Ambas caracteristicas (estructura cristalina y 
composicion quimica) determinan adem&s las propiedades 
f isicoquimicas de cada zeolita y su aplicabilidad en diferentes 
procesos industriales . 

5 

Descripcion de la invencion 

La presente invencion se refiere a un material cristalino 
microporoso de naturaleza zeolitica, denominado ITQ-1, a su 
m§todo de obtencion y a sus aplicaciones. 
10 Tal material se caracteriza por su ccmposici6n quimica y 

por su patron de difraccion de rayos X. En su forma anhidra y 
calcinada, la composicion quimica de ITQ-1 puede representarse 
xnediante la formula empirica 

15 X(M 1/n X0 2 ):yY0 2 :Si0 2 

en la cual x posee un valor inferior a 0,02, pudiendo ser igual 
a cero; y tiene un valor inferior a 0,04, pudiendo ser asimismo 
igual a cero; M es H+ o un cation inorganico de carga +n; X es 

20 un elemento quimico con estado de oxidacion +3 (como, por 
ejemplo, Al, Ga, B, Cr ) e Y es un elemento quimico con estado de 
oxidacion + 4 (como, por ejemplo, Ti, Ge, V). Cuando x=0 e y-0 el 
material puede ser descrito como una nueva forma polimorfica de 
la silice (Si0 2 ) caracterizada por su caracter microporoso. En 

25 una forma preferida de la de la presente invencion, ITQ-1 tiene 
la composicion, en estado calcinado y anhidro 

x(HX0 2 ) :Si0 2 

30 donde X es un elemento trivalente y x posee un valor inferior a 
0.02 y puede ser igual a cero, en cuyo caso el material puede 
ser descrito mediante la formula Si0 2 . Es posible, sin embargo, 
en funcion del metodo de sintesis y de su calcinacion o 
tratamientos posteriores, la existencia de defectos en la red 

35 cristalina, que se manifiestan por la presencia de grupos Si-OH 
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(silanoles). Estos defectos no han sido incluidos en las 
formulas empiricas anteriores. 

El patron de difraccion de rayos X de 1TQ-1 tal y como se 
sintetiza obtenido por el metodo de polvo utilizando una rendija 
variable de divergencia (area irradiada constante) se 
caracteriza por las siguientes valores de espaciados 
interplanares (d) e intensidades relativas (I/I D ): 

Tabla I 



d(ii) 


I/I 


26,8 


25 


13, 5 


40 


12,1 


20 


11,1 


10 


9,17 


10 


7,33 


5 


6,85 


10 


6,31 


5 


5,98 


20 


5,62 


15 


5,49 


10 


4,64 


50 


4,55 


60 


4,42 


35 


4,11 


20 


3,94 


100 


3,84 


45 


3,75 


20 


3,55 


40 


3,41 


90 


3,31 


65 


3,09 


20 


3,05 


20 
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2,92 5 
2,82 15 
2,69 10 
2,62 5 

Tal patron de difraccion se representa en la Figura 1 
(radiacion Ku del Cu). Las posiciones e intensidades relativas 
de los picos dependen en cierta medida de la composicion quimica 
del material (el patron representado en la Tabla I y la Figura 
1 se ref iere al material cuya red esta compuesta exclusivamente 
por 6xido de silicio, Si0 2 y sintetizado usando un cation de 
amonio cuaternario como agente director de estructura). Adem£s, 
la calcinacion da lugar a cambios signif icativos en el patrdn de 
difraccion de rayos X, por lo que en la Tabla 11 y la figura 2 
se representa el patron de difraccion de ITQ-1 calcinada de 
composicion Si0 2 , 

Tabla II 



d(A) 


I/I G (%) 


25,4 


5 


12,2 


100 


11,0 


70 


8,80 


60 


6,84 


10 


6,16 


55 


5,95 


25 


5,53 


25 


5,23 


5 


4,93 


5 


4,65 


10 


4,38 


20 


4,09 


30 


4,03 


35 


3,88 


50 
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3,74 


30 




3, 55 


30 




3,41 


100 




3,28 


30 


5 


3,19 


20 




3, 11 


15 




2,81 


10 




2,75 


6 




2,67 


15 


10 


2,56 


5 



Tal patron de difracci6n de rayos X es muy similar a los de 
las zeolitas llamadas PSH-3 (Eur, Pat, 64205), MCM-22 (US Pat. 
4954325 y US Pat. 5173281), MCM-49 (WO 92/22498), SSZ-25 (Eur. 

15 Pat. 231860) y ERB-1 (Eur. Pat. 293032), lo que sugiere cierto 
parecido estructural o incluso isomorfismo de todos los 
materiales mencionados. Sin embargo, la composicion quimica de 
ITQ-1, caracterizada por una alta relacion (Si+Y)/X (donde Y es 
un elemento tetravalente diferente del Si y X el elemento 

20 trivalente de la red cristalina) distingue el material de la 
presente invencion de los otros materiales mencionados y 
proporciona sus caracteristicas f isicoquimicas especiales. Asi, 
ITQ-1 se caracteriza por poseer una relacion (Si+Y)/X superior 
a 50 pudiendo presentarse incluso como una forma polimorfica de 

25 la silice. En cambio, para los demas materiales mencionados no 
se encuentran ejemplos en la literatura cientifica o de patentes 
de sintesis con relaciones Si/X superiores a 50, estando esta 
relacion usualmente en el rango 10-40. 

La presente invencion se refiere tambien al metodo de 

30 preparacion de ITQ-1. Este comprende un tratamiento termico a 
temperatura entre 80 y 200 °C, pref erentemente entre 130 y 180 D C, 
de una mezcla de reaccion que contiene una fuente de Si0 2 (como, 
por ejemplo, tetraetilortosilicato, silice soloidal, silice 
amorfa), un cation organico en forma de hidroxido, 

35 preferentemente hidroxido de N,N,N trimetil-l-adamantamonio 
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(C 13 H 24 NOH, I) o hidr6xido de N, N, N trimetil-2-adamantamonio 
( c i3 H 24 NOH / 11 ) y agua. En la mezcla de reaccion es posible afiadir 
ventajosamente aminas primarias o secundarias, como por ejemplo 
hexametilenimina (C 6 H 12 NH f III), ciclohexilamina (C 6 H n NH 2 ), 
5 ciclopentilamina (C 5 H 9 NH 2 ), cicloheptilamina (C 7 H 13 NH 2 ), 
heptametilenimina (C 7 H 14 NH), homopiperazina (C 5 H 10 (NH) 2 ) o mezclas 
de ellas. La relacion aminas/ ( amonio cuaternario) (donde amonio 
cuaternario es cualquiera de los isomeros I 6 II 6 a mezclas de 
ambos ) esta comprendida en el rango 0 a 20, pref eriblemente en 

10 el rango 0 a 10, mas pref e.ribl entente en el range 0 a 5. 
Adicionalmente, cuando se utiliza una proporcion de amina que 
permite alcanzar alcalinidades suf icientemente altas, los 
cationes N,N,N-trimetil-l-adamantamonio y 
N, N, N-trimetil-2-adamantamonio pueden ser utilizados, total o 

15 parcialmente, en forma de una sal diferente al hidroxido, por 
ejemplo en forma de haluro. 

Opcionalmente es posible adicionar una fuente de otro 
elemento tetravalente Y y/o trivalente X, pref erentemente Ti o 
Al. La adicion de este elemento puede realizarse anteriormente 

20 al calentamiento de la mezcla de reaccion o en un tiempo 
intermedio durante dicho calentamiento. En ocasiones puede ser 
conveniente ademas introducir en algun momento de la preparacion 
cristales de ITQ-1 (hasta un 15% en peso respecto del con junto 
de oxidos inorganicos, pref eriblemente hasta un 10% en peso) 

25 como promotores de la cristalizacion ( sembrado ) . La composicion 
de la mezcla de reaccion en forma de oxidos responde a la 
formula general 

rR 2 0 : aRN : xX0 2 : yY0 2 : Si0 2 : wH 2 0 

30 

donde X es uno o varios elementos trivalentes, pref eriblemente 
Al; Y es uno o varios elementos tetravalentes; R es un cati6n 
organico, pref eriblemente N, N, N-trimetil-l-adamantamonio o 
N, N, N-trimetil-2-adamantamonio; RN es una amina primaria o 
35 secundaria, pref eriblemente hexametilenimina, heptametilenimina, 
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homopiperazina, ciclopentilamina, ciclohexilamina o 
cicloheptilamina, pref erentemente hexametilenimina; y los 
valores de r, a, x, y y w estan en los rangos 

r=0,05-0,25, pref eriblemente 0,1-0,2 
a/r=0-20, pref eriblemente 0-5 
x=0-0, 033 
y=0-0,05 

w=4-100, preferiblemente 5-50, mas pref eriblemente 25-50 

El tratamiento termico de la mezcla de reaccion puede 
realizarse en estatico o con agitacion de la mezcla. Una vez 
finalizada la cristalizacion se separa el producto solido y se 
seca. La posterior calcinacion a temperaturas entre 400 y 650 °C, 
preferiblemente entre 450 y 600 °C, produce la descomposicion del 
cation organico (y aminas ) ocluido en la zeolita y deja libres 
los canales zeoliticos. 

Este metodo de sintesis de la zeolita ITQ-1 tiene la 
particularidad de que no se introducen en el medio de reaccion 
cationes alcalinos (excepto posibles impurezas contenidas en 
algun caso en los reactivos), a diferencia de lo que sucede en 
los metodos preparativos de PSH-3, MCM-22, MCM-49, SSZ-25 y 
ERB-1 descritos en las patentes citadas anteriormente. Esto 
tiene como consecuencia que el cation organico R es el unico 
cation que compensa cargas de red cuando la zeolita contiene un 
elemento trivalente en su red cristalina. Por tanto, una simple 
calcinacion para descomponer el cation organico deja a la 
zeolita en forma acida, sin necesidad de recurrir a procesos de 
intercambio cationico. Ademas, la ausencia de cationes alcalinos 
en la mezcla de reaccion permite sintetizar el material 
conteniendo elementos como el Ti(lV), que no seria posible 
introducir en la red en presencia de estos cationes (ver, por 
ejemplo, M.A. Camblor, A. Corma, J. Perez-Pariente, Zeolites, 
vol. 13, 82-87, 1993). El material una vez calcinado responde, 
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por tanto, a la formula general 

x(HX0 2 ) :yY0 2 :Si0 2 

5 en la cual x posee un valor inferior a 0,02, pudiendo ser igual 
a cero; y tiene un valor inferior a 0,04, pudiendo ser asimismo 
igual a cero; X es un elemento quimico con estado de oxidaci6n 
+3 e Y es un elemento quimico con estado de oxidacion +4. 

10 Ejemplos 

Ejemplo 1: 

Este ejemplo ilustra la preparacion de ITQ-1 puramente 
silicea, utilizando N , N, N-trimetil- 1 -adamantamonio como agente 

15 organico director de estructura. 

A 5,970g de agua se le aftaden 1 0,44g de una disoluci6n 
0,5M de hidr6xido de N,N,N trimetil-l-adamantamonio. A 
continuacion se anaden l,22g de silice (Aerosil 200, Degussa) a 
la vez que se agita la mezcla. Esta se calienta a 150°C con 

20 agitacion de 60rpm durante 14 dias en un autoclave de acero 
recubierto interiormente de PTFE. Tras enfriar el reactor, se 
filtra y se lava el solido con agua destilada. El producto 
bianco obtenido se seca a 100° C. Dicho producto (l,36g) presenta 
un patron de dif raccion de rayos X esencialmente coincidente con 

25 el recogido en la Tabla I y Figura 1. Despues de calcinar a 
540 °C durante 2 horas el patr6n de dif raccion de rayos X 
coincide con el recogido en la Tabla 11 y Figura 2, El an&lisis 
quimico del material calcinado por espectroscopia de absorcion 
atomica revela, dentro de los limites de deteccion de la tecnica 

30 y el error experimental, que el producto obtenido es silice 
(Si0 2 ). Medidas de adsorcion de N 2 indican un area superficial 
de 264m2/g (metodo B.E.T.) y un volumen de microporo de 
0,08cc/g. 

35 Ejemplo 2: 
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Este ejemplo ilustra la preparacion de ITQ-1 conteniendo 
silicio y aluminio en su composicion, utilizando el mismo 
compuesto organico director de estructura que en el ejemplo 1. 
Se disuelven 0,0069 de Al metalico en 47,249g de agua y 57,0359 
5 de una disolucion 0,52M de hidroxido de N, N, N, -1-trimetilada- 
mantamonio. Posteriormente se anade 7,189 de Si02 (Aerosil 200, 
Degussa) y se agita. La cristalizacion se lleva a cabo a 150QC 
con agitacion (60rpm). A los 21 dias se obtiene ITQ-1 de alta 
cristalinidad y una relacion molar Si/Al=464. 

10 

Ejemplo 3: 

Este ejemplo ilustra el uso ventajoso de aminas en el medio 
de sintesis de ITQ-1 puramente silicea. 

A 22,965g de agua se le anaden 45,785g de una disolucion 

15 0,44M de hidroxido de N,N,N-1 -trimetiladamantamonio y 2,500g de 
hexametilenimina . A continuacion se anaden 4,88g de silice 
(Aerosil 200, Degussa) a la vez que se agita la mezcla. Esta se 
calienta a 150QC con agitacion (60rpm) durante 9 dias. El 
producto bianco obtenido presenta el patron de difraccion de la 

20 Figura 1, y una mejor definicion de picos mejor que la muestra 
del ejemplo 1. Despues de calcinar a 540QC durante 2 horas el 
producto presenta el patr6n de difraccion de la Figura 2, y una 
mejor definicion de los picos que la muestra calcinada del 
ejemplo 1. El analisis quimico del material calcinado mediante 

25 espectroscopia de absorcion atomica revela, dentro de los 
limites de deteccion de la tecnica y el error experimental, que 
el producto obtenido es silice (Si0 2 ). Medidas de adsorcion de 
N 2 indican un area superficial de 409m2/g (metodo B.E.T. ) y un 
volumen de microporo de 0,15cc/g. El uso de una mezcla de cation 

30 amonio cuaternario amina permite, por tanto, acortar el tiempo 
de sintesis y obtener un material con mayor cristalinidad, mejor 
estabilidad al calcinar y mejores caracteristicas de adsorcion. 

Ejemplo 4: 
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Este ejemplo ilustra la preparacion de ITQ-1 con alto 
contenido en Al . 

Se mezclan 28,57g de una disoluci6n 0,88M de hidr6xido de 
N,N,N-l-trimetiladamantamonio con 0,1148g de alumina (Pural SB) 
5 y 36,27g de agua, y se agita durante 4h. Se afiade entonces 
12,66g de silice coloidal ( Ludox AS-40) y se agita durante 2h. 
La mezcla se hace cristalizar a 150QC con agitacion (60rpm). A 
los 28 dias se obtiene un producto solido con un patron 
esencialmente coincidente al de la Figura 1 . 

10 

Ejemplo 5: 

Este ejemplo ilustra la preparacion de ITQ-1 con alto 
contenido en Al utilizando una mezcla de cation amonio 
cuaternario y amina. 

15 Se mezclan 51 , lOg de una disolucion 0,46M de hidroxido de 

N, N, N-l-trimetiladamantamonio con 0,108g de alumina (Pural SB), 
2,91g de hexametilenimina y 9,082g de agua, y se agita durante 
4h. Se afiade entonces 11 , 80g de silice coloidal (Ludox AS-40) 
y se agita durante 2h. La mezcla se hace cristalizar a 150 °C con 

20 agitacion (60rpm). A los 11 dias se obtiene un producto solido 
con un patron esencialmente coincidente al de la Figura 1. 
Analisis quimico del s61ido revela una relacion molar 
Si/Al=61,7. 



25 
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REIVINDICACIONES 

1 . Un material cristalino microporoso de naturaleza 
zeolitica con un patron de difraccion de rayos X 
5 substancialmente concordante con el establecido en las Tablas I 
(Figura 1 ) y 11 (Figura 2) para el material tal y como • se 
sintetiza y despues de calcinacion, respectivamente y con una 
composicion quimica en el estado calcinado y anhidro que puede 
representarse por la siguiente formula empirica 

10 

x(M 1/n X0 2 ) :Y0 2 :Si0 2 

en la cual x posee un valor inferior a 0,02, pudiendo ser igual 
a cero; y tiene un valor inferior a 0,04, pudiendo ser asimismo 
15 igual a cero; M es H+ o un cation inorganico de carga +n; X es 
un elemento quimico con estado de oxidacion +3 (como, por 
ejemplo, Al, Ga, B, Cr ) e Y es un elemento quimico con estado de 
oxidacion +4 (como, por ejemplo, Ti, Ge, V). 

20 2. Una zeolita de acuerdo con la reivindicacion 1 cuya 

composicion quimica en el estado calcinado y anhidro puede 
representarse por la siguiente formula empirica 

x(HX0 2 ):yYO 2 :SiO 2 

25 

en la cual X es un elemento trivalente (Al, B, Ga, Cr, . ), Y es 
un elemento tetravalente diferente del Si (Ti, Ge, V,,..), x 
posee un valor inferior a 0,02, pudiendo ser igual a cero, y 
posee un valor inferior a 0,04, pudiendo ser asimismo igual 
30 cero, y donde el cation H+ puede ser intercambiado por otros 
cationes organicos o inorganicos mono-, di- o trivalente. 

3. Un metodo para sintetizar la zeolita de las 
reivindicaciones anteriores en la que una mezcla de reacci6n que 
35 contiene una fuente de Si02, hidroxido de un cation organico R+ 
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(preferentemente N,N,N trimetil-l-adamantamonio o N,N,N 
trimetil-2-adamantamonio o mezclas de ambos), una fuente de uno 
o varios elementos tetravalentes Y diferentes al Si, una fuente 
de uno o varios elementos trivalentes X y agua se somete a 
5 calentamiento con o sin agitacion a temperatura entre 80 y 
200QC, preferentemente entre 130 y 180°C / hasta conseguir su 
cristalizacion, y en el que la mezcla de reaccion tiene una 
composicion, en terminos de relaciones molares de oxidos, 
comprendida entre los rangos 

* 10 

X 2 O 3 /SiO 2 = 0-0,033 

ROH/Si0 2 = 0, 1-0, 5, preferiblemente 0,2-0,4 
Y0 2 /Si0 2 =0-0,05 

H 2 0/SiO 2 =4-100, preferiblemente 5-50, mas preferiblemente 25-50. 

15 

4, Un metodo para sintetizar la zeolita de las 
reivindicaciones anteriores en la que una mezcla de reaccion que 
contiene una fuente de Si02, hidroxido de un cation organico R+ 
(preferentemente N,N,N trimetil-l-adamantamonio o N,N,N 

20 trimetil-2-adamantamonio, o mezclas de ambos), una fuente de uno 
o varios elementos trivalentes X y agua se somete a 
calentamiento con o sin agitacion a temperatura entre 80 y 
200 °C, preferentemente entre 130 y 1 80°C, hasta conseguir su 
cristalizacion, y en el que la mezcla de reaccion tiene una 

25 composicion, en terminos de relaciones molares de oxidos, 
comprendida entre los rangos 

X 2 O 3 /SiO 2 =0-0,03 

ROH/Si0 2 =0,l-0,5, preferiblemente 0,2-0,4 
30 H 2 0/Si0 2 =4-100, preferiblemente 5-50, mas preferiblemente 25-50. 

5. Un metodo para sintetizar la zeolita de las 
reivindicaciones anteriores en la que una mezcla de reaccion que 
contiene una fuente de Si02, hidroxido de un cation organico R+ 

35 (preferentemente N,N,N trimetil-l-adamantamonio o N,N,N 
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trimetil-2-adamantamonio, o mezclas de ambos), una fuente de uno 
o varios elementos tetravalentes Y diferentes al Si f y agua se 
somete a calentamiento con o sin agitacion a temperatura entre 
80 y 200QC, pref erentemente entre 130 y 1 80- °C, hasta conseguir 
su cristalizaci6n, y en el que la mezcla de reaccion tiene una 
composicion, en terminos de relaciones molares de oxidos, 
comprendida entre los rangos 

ROH/SiO 2 =0, 1-0, 5, preferiblemente 0,2-0,4 
YO 2 /SiO 2 = 0-0.C5 

H 2 0/Si0 2 =4-100, preferiblemente 5-50, mas preferiblemente 25-50. 

6. Un metodo de sintesis de un material cristalino 
microporoso de acuerdo con las reivindicaciones 3, 4 y 5, en el 
que a la mezcla de reaccion se le afiade una amina RN primaria o 
secundaria ( preferiblemente hexametilenimina, heptametilenimina, 
homopiperazina , ciclopenti lamina , ciclohexi lamina , 
cicloheptilamina o mezclas de ellas), en una relacion RN/R+ 
comprendida en el rango 0-20, preferiblemente 0-5, y en el que 
el cation amonio cuaternario R+ ( pref erentemente N,N,N-1- 
trimetiladamantamonio o N, N, N-2-trimetiladamantamonio, o mezclas 
de ambos ) puede anadirse como hidroxido o como otra sal 
(pref erentemente haluro) o como mezclas de ambos. 

7. - Un metodo de sintesis de un material cristalino 
microporoso de acuerdo con la reivindicacion 6 y anteriores, en 
el que tal material cristalino posee un patron de difraccion de 
rayos X substancialmente concordante con el establecido en las 
Tablas I y 11 para el material tal y como se sintetiza y despues 
de calcinacion, respectivamente, y con una composicion quimica 
en el estado calcinado y anhidro que puede representarse por la 
siguiente formula empirica 

x ( M i/n X0 2 )yY0 2 :Si0 2 
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en la cual x posee un valor inferior a 0,1, pudiendo ser igual 
a cero; y tiene un valor inferior a 0,04, pudiendo ser asimismo 
igual a cero; M es H+ o un cati6n inorgSnico de carga +n; X es 
un elemento quimico con estado de oxidaci6n +3 (como, por 
5 ejemplo, Al, Ga, B, Cr) e Y es un elemento quimico con estado de 
oxidacion +4 (como, por ejemplo, Ti, Ge, V). 

8. Un metodo para sintetizar la zeolita de las 
reivindicaciones 1, 2 y 7 segun el procedimiento de las 

10 reivindicaciones 3,4, 5, y 6 donde a la mezcla de reaccion se le 
anade una cantidad de material cristalino ( pref erentemente con 
las caracteristicas del material de las reivindicaciones 1, 2 y 
7) como promotor de la cristalizaci6n, estando dicha cantidad 
comprendida en el rango 0,01 a 15% en peso con respecto al total 

15 de silice aftadida, pref erentemente 0,05 a 5%. 

9. Un metodo para sintetizar la zeolita de las 
reivindicaciones 1, 2 y 7 segun el procedimiento de las 
reivindicaciones 3,4,5,6 y 8 donde la mezcla de reaccion esta 

20 esencialmente libre de cationes alcalinos, siendo la unica 
limitacion a esta condici6n el posible contenido en impurezas 
alcalinas de los reactivos empleados. 

10. Un metodo para sintetizar la zeolita de las 
25 reivindicaciones 1, 2 y 7 segun el procedimiento de las 

reivindicaciones 3,4,5,6 y 8, donde se introduce una fuente de 
un elemento tetravalente distinto al Si o de un elemento 
trivalente en una etapa intermedia durante el calentamiento de 
la mezcla de reaccion 

30 

11. Uso del material cristalino microporoso de las 
reivindicaciones 1, 2 y 7 en procesos de separacion de 
hidrocarburos y como catalizador en procesos de craqueo, 
hidrocraqueo, hidrocraqueo suave, isomerizacion de olefinas (por 

35 ejemplo, isomerizacion de buteno a isobuteno y de penteno a 
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isopenteno) y en procesos de oxidacion catalitica selectiva 
utilizando hidroperoxidos organicos o inorganicos (como, por 
ejemplo, hidroxilaci6n de aromaticos, epoxidacion de olefinas, 
oxidacion de alcanos y alcoholes, amoximacion de cetonas, 
oxidacion de sulfuros y sulfoxidos organicos). 
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